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When a KCl single crystal is grown rapidly from the melt， the crystal 
cleaves spontaneously into fragments and various step lines are observed 
on the surfaces. The present paper deals with the line patterns on the 
cleaved surfaces on the crystal grown by the cooling rate O..5rv2K/min.， • 
and the fol10wing results are obtained: (1) Line patterns.are roughly 
c1assified into four types the type N without lines， and the types A， 
B and C with 1ines. 1n the latter three types， the lines are distributed 
radiately from a point lying in final， initial and mediate crystalized 
regions respectively. (2) These types appear in turn according to the 
increase of cooling rate or disorder of lattice arrangement. (J) The 
lines in the type A lie mainly along the growth direction， and those in 
C along the stress one. Then it is concluded that the pattern is a rough 
and visual measure of the macroscopic disorder of lat.tice arrangement at 
the crystal growth. 
l 序論
融液を徐冷した時の結晶成長については，理論的にもかなり明らかにされているが，冷却速度が大
きくなると結晶の格子配列の乱れや成長機構は複雑となるので余り論じられていない。単結晶中の格
子の乱れの内部状況についても同様で，分光学的，またはX線的な内部状況の研究 1)は多いけれども，
肉眼的結晶形についての定性的な討論 2)と，これら内部状況の直接的な関連の研究は不十分である。
我々はKCl融液をかなり急冷して得られた単結晶で自然へき開面が多く生じる場合においては，結
晶片の最大辺長が冷却速度に依存して変化し，それらが格子配列の乱れの大きさの目安になる事 s)，
※応用物理学科
88 
へき開面に見られる階段状の線(ステ ップ線 と呼ぶ)が結晶中の各種巨視的欠陥と関係しアいる事 4)
を報告した。
今回は冷却速度を多少小さくして，るつぼ内に自然へき開面が一面だけ現われる場合を調べて，ス
テップ線が示す模様の型が冷却速度によって変化する事を見い出し，それが結晶内の巨視的な欠陥と
関連づけられる事を報告する。
2 格子配列の乱れ
結晶中の格子配列の乱れの程度を論ずるために種々の観点や方法がある。微視的には例えば，分光
スペクトル中の不純物による吸収量から原子的欠陥の量が記述 される 5)。中尺度では， X線Laue写真
上のはん点の拡がりから格子の乱れを議論出来る 6)。また融液を冷却固化する時の冷却速度によって
単結晶や多結晶になる事から，肉眼による結晶の良否，すなわち内部欠陥の多少を議論し得る。
なお，肉眼的現象は微視的な研究にも有効である。例えば，急、冷(冷却速度 :2.5-8 K/m i n.)して
作った単結晶は，自然へき開して多くの小片に分割される。我々はこの場合について結晶片の最大辺
長 dmaxが冷却速度の自乗に逆比例して変化し dmaxが乱れの程度の目安になる事を報告したり。
この事は冷却速度により増減する欠陥の量が， 結晶片長の長短となって現われる事を示 してい る。さ
らに我々は，へき開面に見られるステップ線の形状が結晶内の乱れと関連する事，不純物を含む結晶
についても上記の現象のあ ることを報告 したが，それを次節に略記する。
3 急i令単結品の特徴
我々 は急冷して得た単結晶片について巨視的，微視的性質を調べ，次の事を見い出した。(aI)片を
顕微鏡または肉眼で観察すると，種々の大きさの空洞，キ裂，光弾性模様が {1oo}面，成長面等に面
状に分布 してへき開の原因となるほか，へき開面上の太いステッ プ線には分布，形状について強い系
統性がある 7)0 (a2)結晶のLaueはん点の拡がりを調べた結果， ステ ップ線がく100>方向に沿 った所で
は格子配置の乱れが小さく， <100>方向からはずれると乱れが大きい 6)0 (a3)特に簡単な}I'ig. 1 a) 
のステ ップ線の模様 (A型と呼ぶ)が得られた場合について結晶中の不純物Pb2十による272mμ吸収の
(0) A-type (b) B-type (c) C -type 
Fig.l Observed various patterns of the step lines 
89 
場所分布が単純な偏析で説明出来ないため，ステップ線の方向，分布とを比較した結果，結晶の成長
方向により成長速度，偏析過程が異なると仮定して説明した 8)。今回扱うステップ線の諸特徴を以下
に略記する 9)。
5・1 自然へき開面上のステップ線
(回線を肉眼的に太くはっきりしたもの(SA)と細く観察しにくいもの(S8)とに区分すると， SAの線
群のうち特に簡単な A型線群では次の事が観察された。 (bt)線はしばしば亜粒界を示す。(b，)線方向
はほぼ成長方向を示すが，成長方向が<100>方向に近い時は，線方向はむしろく100>方向を示す。
(b3)線の方向がく100>方向に近い時はなめらかな曲線をなしそれからはずれるにつれて複雑な形に
変わる o またS8の線群では上記の(bl)，(b2) は成立しないが， (ba)は成立する。
(C) 上記SA，S8の両者について成立する性質(b3)を詳しく観察すると，線の局所的なみかけの形状，
乱れ及び線の方向の関係を，我々は「乱れ指数 Jを導入して記述した o 特に乱れを正弦波近似した時
の振幅，波長などの値から，線はく100>方向となす角が0<>-15~ 15丸 350，40丸4~'の 3 領域において
異なった特徴を示す。
(d) A型線群の生成状況を次の様に考えた10jるつぼ
上下問の温度差が小さい状態でるつぼを冷却すると，冷
却初期には， Fig. 2~) に示すように壁面に沿ったW方
向に結晶が急速に成長し，皮膜状の単結晶が生じる。成
長中に不純物の影響などによって，図中の例えば h，h 
点で結晶方位が多少変化して亜結晶構造を生じる。次の
段階ではるつぼ壁に垂直な方向にゆるやかに結晶成長が
進むのでγ 各亜結晶の結晶方位は保たれ， 1 h 12等の結
晶成長方向に沿った亜粒界を形成し，へき開時にステッ
プ線となり ，(bl)， (b2)の性質を示す。
5・2 強制へき開面上のステップ線
(e) 自然へき開の場合とは次の点が異なる 9)0 (e 1粧品片の一角に強い力を加えてへき開すると，
一-Stepline ， 
ー'-Gra.in IObserv回
bounda.ry J 
-ー--Growth
direction 
m Initia.lty crysta.l-
liz剖 region
??? ?
? ? ? ?
??， ，
??
?
?
? ??
???
、 ? ? ? ??， ，? ?、 ? ，
??
???
? ?
?
、 ，
?
??
??
??? ???
??
?
?
?????
? ?
、
.• ，，?
?「?
ステップ線は加圧点から放射状に応力方向に延びる。 (e2)静かに力を加えて結晶をへき開すると，複
雑な形になる。 (e3)応力方向の線は発生後，幅が距離と共に増大する点は，低炭素鋼の脆性へき開面
に現われる川模様と同様である。後者については， Friedelが材料中の徴小欠陥を遂時破壊すると考
えて乱歩の理論で説明した1)0ステップ線の幅は鋼の場合よりも100倍程広いので，それは巨視的な
点状欠陥に起因すると推論される。 (eJ前述した (C) の関係が成立する。
(f) 自然および強制へき開面での線の特徴を比較した結果，大きい応力での強制へき開では， 信3)
のような多数の点状の欠陥が，小さい応力での自然へき開では，偽dのような少数の面状に分布した
欠陥がステップ線の生成に重要であると推論したf)
4 ステップ線群模様の系統性
急冷単結晶を作る時，冷却速度が小さく，自然へき開面が1または 2面というた少数の場合につい
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て，太いステップ線(SA) を乱れの程度の判定に用い
る事を検討する。 Fig.:3 (a)の装置を用い，熱電対TB
点での冷却速度が0.5-2K/min.になるようにH3'払
の加熱電流を制御して結晶を作った。るつぼ中央部付
近に自然へき開面をもっ結晶での太いステップ線群の
模様は。るつぼ下部の冷却速度を大きくするに従って ~ 
変化する。すなわち面上に線の見られないN型から，
Fig 1に示す放射状線群の A型 B型 c型と順次移
行し，太い線の有無と集中点の位置が異なっている o
(Fi& :3ω 参照) 換言すれば，ステップ線群の模
様が格子の乱れの程度に応じて変化すると思われ，そ
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の妥当性についてさらに検討しよう。なおc型のステ
ッフ糠は他の A，B型の線より観察しにくい。
A型については，前報でその生成機構(3(d惨照)を述べてきた。 c型線群は，下方からの冷却を
強くした時に起こる。この線群は 3(e)に類似し，特に線群の集中点が粒界上にある。故に，結晶成
長時粒界に生じた集中応力によりへき開されたと思われる。 B型線群は A. C型の中聞の冷却条件で
得られた。るつぼ底部(p 点付近)のステップ線は結晶の成長方向とほぼ一致し， "A型に類似してい
るが，るつぼ上部ではステップ線の方向は成長方向に一致しない。従ってB型線群は当初の A型線群
が，後半部でc型に移るものと思われる。
以上の考察を 3(f)と併せると，冷却速度による線群模様の変化はステップ線の生成機構が変化す
る事に対応する事が結論される。このようなステップ線群模様の特徴を 3(C)と同様に定量的に表現
する方法を現在検討している。
なおc型での結晶作製条件においても A型およびB型に近いステップ線を示す例がかなり見られ，
これはc型線群の集中点が各種位置に現われる事に対応するので，変型c型と呼ぶ。 c型において線
群の発生点位置を規定する因子などを今後検討する必要がある。また結晶の格子配列には，冷却速度
の他に，るつぼの上下方向の温度勾配も影響するが，今回の実験ではその変化範囲が小さいので議論
しない。
5 ステップ線群と欠陥体
上に述べたステップ線群の状況から，それに対応する結晶中の巨視的欠陥の特徴を検討する。ただ
し，線群の様子はかなり複雑であるから，まず今回は直観的な系統性を区分する方法を試みる。なお
直観的な討論から出発して実験結果を整理し，物理的な討論にまで発展させた例を付録に示しておく。
(1) 巨視的欠陥について，我々はすでに次の事を報告した。すなわち (at)に述べた微小欠陥が結晶
内で巨視的なスケールで局部的に集中している時，それらが結晶破壊の要因になりやすいと考えた。
それらを特に欠陥体と呼び，ここではXと書く。我々は，これらの欠陥体がステップ線と関連する状
況を調べて，その形状，位置などから，次の 3つに整理した 4，9)。
Xpt : (al)に述べた結晶中に無作為に分布している種々の大きさの空洞，あるいは司稿物の析出
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物等を点状欠陥体と呼ぶ(:3 (e3)参照〕
Xcry:点状欠陥体が，結晶の特性に関連した{100}面等に面状に分布している欠陥体(:3(a.) 参
照〕
Xth:冷却方向，等温面など熱的環境に関係した面に分布している欠陥体〔町民)参照〕
(2) 今回はさらに欠陥体を大きさの観点から次の 3段階に区分しよう。
大尺度欠陥体:欠陥体の拡がりが結晶のへき開面の大きさに対応している欠陥体
中尺度欠陥体:へき開面上に見られる SA型のステップ線に対応している欠陥体
小尺度欠陥体:ステップ線の形成因として:3(e3)に述べた欠陥
(3) 今回の線群模様の変化を上記両区分から眺めると，特に中尺度欠陥体におけるXcry'Xpt ，Xth 
の相対的な有効性が冷却速度によってかなり異なる事を容易に判別し得る。
何) いま各種欠陥体の明瞭さを肉眼判定によって 3段階に区分し，見えやすいものから順に指数R
を2， 1， 0と定義すれば，Rの冷却速度依存性は， Fi島 4となる。
他方，結晶成長状況から欠陥の生成を検討すると，例え
ば不純物の偏析現象でも知られる様に， Xptの数は冷却速
度が大きくなるに従って増える。逆に，冷却速度が小さい
程，良い結晶が出来て欠陥の数は減少するが， {100}面に
集まり易く，大きい{100}面欠陥体となり，へき開の原因
となる。
この考察はFig，4中の Xpi' Xcryの指数の変化と良く
合致する。特にXthの欠陥が現われる条件としては徴小欠
陥がかなり集団性をもつが， なお {10 O}面上に正しく配置
されない状況，すなわち中間的な成長速度に限られる事と
N A 
Type of patterns 
Fig.4 The variation of R-facter 
for the various patterns 
なり，この点も図と合致する。すなわち明瞭さで定義された指数Rは，ステップ線生成に関して各種
欠陥がどの程度に有効であるかを併せて示す事が知られ興味がある。従って，今後R一指数を定量的
に規定する方法を検討するならば:3Cc)の場合に類似した討論が可能になり有用であると思われる
6. 結語
融液から結晶を作製する時，冷却速度を大きくすると結晶の格子配列の乱れが大きくなる。今回は，
KClの融液を比較的急速に冷却して得られた単結晶の自然へき開面上にはっきり見えるステップ線の
様子を調べて，次の結果を得た。
(1) 冷却速度を大きくすると結晶の乱れは多くなるが，それと共にステップ線群の模様が変化し，
ステップ線のないN型から線群が結晶の最終固化点に集中する A型，るつぼ下部に集中している B型，
粒界上に集中している c型に順次変化する。
(2) ステップ線の方向は A型では主に成長方向 c型では応力方向 B型は A型とc型の中間で
ある。前報に述べた結晶内の巨視的欠陥体と関連させて，へき開やステップ線の生成状況を検討した
結果，中速度では冷却方向など熱的環境に関係した面状欠陥体，大速度では無作為に分布した点状欠
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陥体が重要である事を結論した。
自然へき開面上のステップ線の模様から，結晶内での格子配列の良否および巨視的欠陥の特徴の目
安が得られる点は興味がある。
付録
複雑な現象を研究する時，基礎的な議論が困難な場合でも，その現象に見ら札る直観的な系統性に
着目して，少しづ、つ定量化する方法も有効であり，本報告も，その観点で試みたものである。参考と
して，従来行なって来た例を示す。
(A) ステップ線群の方向と分類 9，10， 12) 
配 l融液をるつぼ内で比較的急速に冷却して得られた結晶は，自然へき開する。その中で2-3個
にへき開した場合には，へき開面上に種々のステッフ糠群が見られる。
(1) ステップ線群の生成状況を肉眼観察すると，系統性を持つ線群の型として，大略的に次の 3種
に区分出来る。
(1)融液が国化する様子から推定される結晶の成長方向に，ほぽ沿った線群。
(l) 結晶のく100>方向に沿った線群。
回粒界上の一点から放射状に拡がっている線群
(2) 上記の 3種の線群の生成は，次の様に説明されるo (I)の線群は，成長方向に成長した亜粒界に
対応しており(ll)の線群は，他の実験から見い出されているく100>方向に並んだ欠陥により生じ
た線群と推定される。また結晶片の一角から強制へき開した時，線群は応力方向へ放射状に拡がるが，
q回の線群は，この線群と類似しており，粒界付近に発生した応力により生じたと推定される。
(3) 代表的な 3種の線群の生成は (2)で説明されるが，実際の線群は上記線群の組み合せであり，
これら線群を定量的に特徴づ、ける方法として，応力により生じたステップ線を応力方向に対する冷却
方向あるいはく100>方向の各方向の効呆を2つの指数を導入して良好な結果を得た。
(B) KCI 錠剤中の粒界の乱れ 9，13， 14) 
KCl錠剤中の粒子の境界線の形状は，多くの要因に依存し，極めて複雑に変化する。
(1) 粒界線の形状が比較的単純な場合，肉眼的に見て直線，曲線，折線に分類出来る。いま，それ
ぞれに指数F=I，2. 3を対応させると，境界線を基準としてみた各粒子の格子面方位011 02を取
り，実験結果を 01-02に・ついて整理すると，F1 ( 01-02= 0-を)， F2 (号~わ)， 九(長~号)
となる。但し01'-(}Zの範囲は 0-をである。
(2) 上記Fの性質は粒界の乱れが01- (J2の関数であり，かっ結晶の性質から周期zを持つ事を想定
して，次の指数を導入した。
A = 4. trg ( 01-02， 7r) 
ここでtrg(x， 7r)はxについて Z を周期とする高さ 1の三角波関数であり ，Aの値はよく Fの値と
対応する事を確認した。
(喝 さらに，境界線の乱れは両隣りにある 2つの粒子の状態によ。て定められるが，むしろ個々の
粒子の境界線について定義された指数aと，その平均としてのAを定義する。
αi = 4. tr g ((Ji ' ~ 
A = (al + α2 )/2 
互と Aは o壬 {}n -{}2壬?の領域では等しく，実験的にも確められた。
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但) 一方，力が粒界面に垂直な力によって圧縮される事，またKCl結晶は (100}面でへき開し易い
事は良く知られている。以上の事から，粒界線の乱れは，主に {100}方向Eと力の方向 Fのなす角命
に依ると考えて，指数 αは
α= 4 trg(命，す)
と表わして良い事を述べた o
以上の議論を，単結晶のへき開面上のステップ線の乱れについても同様に行ない 4trg( {}，号)
あるいは4θln( Ao/ A )で記述出来る事を述べた o
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